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Pormmasee und Verfnhren zur Herstellung von Pormkorpern 

Die Erfindung betrifft ein Ponnmaterial , das Poly- 
athylentereplitlialat aufweist und femer ein Verfahren 
zur Herstellung von Fonnkorpem anter Verwendung dieser 
Masse* 

Polyathylenterephthalat besitzt ausgezeichnete Warme- 
stabilitat, Witterungsstabilitat , Bestandigkeit gegen- 
uber Chemikalien, mechaniscshe' und elektrische Eigen- 
schaften und dgl. und es wird technisch in grossem Mass- 
stab insbesondere als Pasem und Folien hergestellt. 
Haufig wird es zur Herstellung von Pormkorpern im allge- 
meinen, speziell zur Herstellung von glasfaserverstarkten 
Spritzgusskorp ern verwendet. 
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Pormkorper aus Polyathylenterephtlialat mit holieni 
Ausmass an Kriatallinitat besitzen eine hohe Warmever- 
fomuiigstemperatur (beispielsweise *betragt die Warme- 
verfonnungstemperatur, gemessen nach ASTIl-648, 200° C 
Oder mehr und erreicht haufig sogar 240° C). Diese 
Gegeiistande besitzen demnach ausgezeiclmete Dimensions- 
stabilitat. 

Im Gegensatz zu seinem hochkristallinen Charakter 
besitzt Polyathylenterephthalat andererseits eine hohe 
Kristallisierungstemperatur, die sich aus einer hohen 
Ubergangstemperatur zweiter Ordnung ergibt. Aus diesem 
Grund ist es im allgemeinen schv/ierig, lediglich durch 
Spritzguss Formkorper mit einem ausreichenden Ausmass 
an Kristallinitat zu erhalten, die sich fiir praktische 
Anwendungen gut eignen. Das heisst, Pormkorper aus 
Polyathylenterephthalat, die nur durch Spritzguss er- 
halten wurden, haben schlechte Oberflachenharte und 
neigen leicht zur Verformung sowohl hinsichtlich der Ge- 
stalt als auch der Dimension, wenn sie bei einer hoheren 
Temperatur als der Ubergangstemperatur zweiter Ordnung, 
wo Kristallisation f ortschreiten kann, verwendet werden. 
Beispielsweise ist die Oberflache von Gegenstanden, die 
durch eine Kaltverfoimung bei einer Temperatur von etwa 
50 bis 700 c geformt wurden, auf Grund von Abschreckung 
(oder rascher Kiihlung) transparent, wahrend seine Inn en- 
seite milchig opak ist, da die Kristallisation zu einem 
gewissen Ausmass auf Grund langsamer Kiihlung fortschreiten 
kann. Somit besitzen die geformten Gegenstande nicht- 
einheitliche Eigenschaf ten an der Oberflache und im 
Innem und konnen nicht fiir den praktischen Gebrauch 
dienen, wenn sie nicht einer weiteren Warmebehandlung 
unterzogen werden, urn die Kristallisation zu befriedigen 
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und die Dimensionsstabilitat zu verbessem. Hier verursacht 
jedoch . wiederum die Warmebehandlung, die Deformation 
des geformten Gegenstandes* 

In einem anderen Fall, wo beispielsweise eine iibliche Art 
einer. Formimgsmascliine fiir theimoplastische Harze, namlich 
eine Form mit einer Pormtemperatur von 75 ^±s 120° C 
fiir spritzgussgeformte Gegenstande verwendet wird, besitzen 
die geformten Gegenstande eine genarbte Oberflache, wenn 
die Kristallisation teilweise f ortschreitet und zusatzlich 
besitzen sie schlechte Freigabeeigenschaf ten von der Form. 
Die Verwendung einer Form mit einer Formteraperatur von 
140° C Oder mehr zusammen mit der Verlangerung eines Form- 
zyklus wiirde dem Formkoiper ein grosseres Ausmass an 
Kristallisation erteilen, jedocli ist die Verwendung einer 
derartigen Form mit einer Formtemperatur von 140° C 
Oder mehr nicht allgemein anwendbar und auch nicht zweck- 
massig, da sie die Leistungsf ahigkeit verschlechtert. 

Tim diese Nachteile zu beseitigen, wurde heutzutage 
im allgemeinen eine Formungsmethode unter Anwendung 
eines Pormmasse verwendet, die anorganische Substanzen 
mit einer Kembildungsfunktion, wie beispielsweise 
feine Talkteilchen, enthalt, Diese Methode liefert tat- 
sachlich Formkbrper mit einem betracbtlich verbesserten 
Ausmass an Kristallinitat im Vergleich zu solchen, die 
ohne Zusatz der anorganischen Substanz erhalten wurden, 
dedoch kann diese Methode noch nicht als vorteilhaft 
durchfuhrbares Verfahren angesehen werden, denn dieses 
Verfahren erfordert in den meisten Fallen noch kompli- 
zierte Arbeitsgange zur Pormung der Gegenstande zunachst 
durch eine Kaltverformung (etwa 70° C) und anschliessend 
eine Varmebehandlung des geformten Gegenstandes bei 120° C 
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Oder mehr, um das Ausmass sn Kristallinitat za verbesc- 
Ausserdem ergibt der Zueatz anderer anorganischer 
Substanzen zu der Verbindung, wle beispielsweise Talk, 
einen Nachteil hinsichtlich der Herabsetzxmg des Poly- 
merisationsgrades von Polyathylenterephthalat bei der 
Schmelzverformung zu einem betracht lichen Ausmass. 

Eine Auf gabe der Erfindung besteht daher in der 
Beseitigung der vorstehend aufgefiihrten Nachteile der 
bisherigen Methoden and in einer Polyathylenterephtha] r. 
aufweisenden Formmasse, die ausgezeichnete EigenscliarL^c; 
einen ausrelchenden Kristallinitatsgrad sovrie Ixolie Di- 
mensionsstabilitat der erhaltenen Pormkorper gevfahr- 
leistet. 

Eine andere Aufgabe der Erfindung besteht in einer. 
Pormungsverfaliren unter Verwendung der oben eiwahnten 
Formmasse mit boher Formfabigkeit. 

V/eitere Aufgaben der Erfindung ergeben sich aus de 
nachfolgenden Beschreibung. 

Es wurden intensive Unter suchungen auf Grund der 
Annahme durchgefiihrt , dass weiljbessere Ergebnisse durch 
Zugabe eines Keim- bzw. Kernbildungsmittels aus einer 
dem geschinolzenen Polyathylenterephthalat ahnlichen Sub- 
stanz gegeniiber einer Premdsubstanz, wie Talk, erhalten 
werden komiten, um die oben erxvahnten Ziele zu verwirkl 
Chen, Es wurde nun gefunden, dass es bei einem Schmelz- 
verformen von Polyathylenterephthalat praktisch notv;end 
ist, dass feine Teilchen aus Polyathylenterephthalat mit 
einem hohen Schmelzpunkt gleichzeitig in der geschnolz: 
nen Verbindung,ohne darin geschmolzen zu sein, vorliec^^ 

Die Erfindung liefert somit eine Formmasse, die 
Pellets aus Polyathylenterephthalat und feine Polyathyl 
terephthalat-Teilchen mit einem Schmelzpunkt von wenig- 
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stens etwa 20° C hoher ala demoenigen der Pellets auf- 
weist, und sie liefert ferner ein Fonaungsverfahren, bei 

dem diese Masse in plastifiziertem Zustand iinter Bedin- 
gungen, bei denen die hockschmelzenden feinen Teilchen 
aus Polyathylenterephthalat praktisch nicht geschmolzen 
werden, angewendet wird. 

Allgemein ergeben Formkbrper aus Polyathylentere- 
phthalat ganz ausgezeichnete mechanisclie £i gens chaf ten, 
wenn die Eigenviskositat des verwendeten Polymeren 0,5 
Oder mebr betragt. Somit sind die erfindungsgemass einge- 
setzten Polyathylenterephthalat-Pellets vorzugsweise aas 
einem derartigen Polymeren aufgebaut. Das Polymere ist 
jedoch nicht notwendigerweise ein Homopolymeres aus 
Athyl enter ephthalat* So lang, als die Kristallisation 
nicht verhindert werden karin, kann es aus einem Athylen- 
terephthalat-Copolymeren, das mit einer begrenzten Menge 
einer dritten Koniponente copolymerisiert ist Oder einem 
Gemisch aus einem Ithylenterephthalat-Homopolymeren und 
einem itthylenterephthalat-Copolymeren bestehen. 

Zur Formung geeignete Polyathylenterephthalat-Pellets 
besitzen im allgemeinen einen Schmelzpunkt von etwa 260° C 
nach mehrstiindiger Trocknung bei 150 bis 180° C fiir die 
Formung, In einem Schmelzformverfahren werden die Pellets 
auf etwa 280° C und bevorzugt etwa 285° C oder mehr er- 
hitzt, so dass eine glatte Formung in plastifiziertem 
Zustand gewahrleistet ist. Andererseits sollen die hoch- 
schmelzenden feinen Polyathylenterephthalat-Teilchen der 
Erfindung, die zu der Formmasse zur Forderung der Kristal- 
lisation zugesetzt werden, in einem kristallinen Zustand 
in dem geschmolzenen Polyathylenterephthalat ungeschmolzen 
bleiben. Daher sollten die hochschmelzenden feinen Poly- 
athyl enter epbthalat-Teilchen einen Scbmelzptinkt von wenig- 
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stens etv;a 20^ C, bevorzugt wenigstens etwa 25° C hoher 
als der Schmelzpunkt der Pellets, d, h. einen Schmelz- 
punkt von wenigstens etwa 280° C, bevorzugt wenigstens 
etwa 285° C aufweisen. Bei einem Spritzgussverf ahren von 
glasfaserverstarktem Polyathylenterephtlialat erreicht 
die Temperatur des geschmolzenen Polymeren etwa 285° C 
auf Grund der Reibungswarme. In einem derartigen Fall 
sollten hochschmelzende feine Teilchen aus Polyathylen- 
terephthalat init einem Schmelzpunkt von mehr als etwa 
285° C zu den Pellets aus Polyathylenterephtlialat zur 
Ponnung zugegeben werden. 

Die hochschmelzenden feinen Polyathylenterephthalat- 
Teilchen kbnnen beispielsweise durch Warmebeiiandlung von 
Polyathylenterephthalat mit einem Schmelzpunkt von etwa 
260° C bei 250° C oder mehr zur Erhohung ihres Scbmelz- 
punktes auf bis zu 280° C oder mehr and anschliessendes 
Pulverisieren zu feinen Teilchen mit einer mittleren 
Teilchengrosse von 50 yd oder weniger hergestellt werden* 

Polyathylenterephthalat, das in dem obigen Verf ahren 
warmebehandelt werden soil, muss nicht unbedingt ein 
Athylenterephthalat-Homopolymeres sein. So lang der 
Schmelzpunkt durch die Warmebehandlung erhoht werden kann, 
kann es ein ithylenterephthalat-Copolymeres^ das mit 
einer begrenzten Menge einer dritten Eomponente copoly- 
merisiert ist oder ein Gemisch aus Polyathylenterephthalat- 
Homopolymerem und einem Polyathylenterephthalat-Copoly- 
merem sein und es kann femer eine kleine Menge ver- 
schiedener Stabilisatoren, Pigmente, Tone, Titanoxid, 
Glasfasern und dgl- enthalten* 

Der Schmelzpunkt des Polyathylenterephthalats kann 
langsam erhoht werden, indem es bei einer hohen Temperatur 
von wenigstens 250° C warmebehandelt wird. Der Schmelz- 
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puBkt kazm weiter durcb. Steigervmg der Warme'beh.andlungs- 
temperatur erhoht werden, so lang das Polyathylentere- 
phthalat nicht schmilzt. Um (fen Schmelzpunkt uber 285^ C 
zu bringen, sollte daher die Wannebehandlung bei einer 
Temperatur von mehr als 255^ C, bevorzugt mehr als 
265° C, durchgefiihrt werden. 

Die Ausfiihrung der Erhbhung des Schmelzpunktes durch 
Warmebehandlung variiert auch in Abhangigkeit von der 
feinen Struktur des verwendeten Polyathylenterephthalats. 
Orientiertes Polyathylenterephthalat fiihrt zu einem ra- 
scheren Anstieg des Schmelzpunktes als ungestrecktes 
Oder praktisch nicht-orientiertes Polyathylenterephthalat. 
Vorzugsweise wird Polyathylenterephthalat vorher durch 
bekannte Mittel uniaxial Oder biaxial orientiert oder 
durch Walzen gepresst, um Pilme, Pasem, Folieni Rohre 
bzw. Schlauche, Stabe und dgl. zu bilden und es v/ird dann 
in diesen Formen oder nach Pulverisierung oder Grobzer- 
kleinerung der Varmebehandlung uniErzogen. 

Es wird bevorzugt, das Polyathylenterephthalat vor 
der Warmebehandlung mehr ere Stunden einer Trocknungsbe- 
handlung bei 150 bis 180° C zu unterziehen- Der Schmelz- 
punkt von iiblichem Polyathylenterephthalat variiert etwas 
in Abhangigkeit von seiner Vorgeschichte, liegt jedoch 
im allgemeinen bei etwa 260° 0 nach der Trocknungsbehand- 
lung. Somit wird zunachst die V/armebehandLung vorzugs- 
weise bei 260° C oder darunter. durchgefiihrt, um zu ver- 
hindem, dass das Polyathylenterephthalat schmilzt und 
mit Erhbhung des Schmelzpunktes sollte die Warmebehandlungs- 
temperatur langsam erhoht werden. Venn beiapielsweise 
ein rohrformiger Gegenstand aus Polyathylenterephthalat 
mit einer Eigenviskositat von 0,625 (Schmelzpunkt von 
261° C), der durch Strecken auf das 3»8fache hergestellt 
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wurde, bei 260^ C wahrend 24 Stunden in einer Stickstoff- 
atmospliare warmebehandelt vrird, ergibt sich ein Schmelz- 
punkt von 281^ C, und der Schmelzpunkt wird durch weitere 
Warmebehandlung bei 270° C wahrend 48 Stimden auf 289° C 
erhoht. In gleicher Weise ermoglicht eine zweistufige^ 
dreistufige oder m'ehrstufige Vielstufenwarmebehandlung 
eine einf ache Herstellung von Polyathylenterephthalat 
mit einem Schmelzpunkt von 290° C oder mehr. Jedoch liegt 
der praktisch erreichbare maximale Schmelzpunkt bei etwa 
285'' C, da eine Warmebehandlung bei einer libermassig hohen 
Temperatur iiber einen iibermassig langen Zeitraum leicht 
2u erheblicher Verfarbung und Zersetzung des verwendeten 
Polymeren fiihrt. 

Polyathylenterephthalat mit einem grosseren Molekular- 
gewicht neigt zmt Bestandigkeit gegeniiber der Erhohung 
des Schmelzpunktes durch Warmebehandlung. Wenn die oben 
erwahnte auf das 3»8fache gestreckte rohrformige Probe 
der Warmebehandlung unter vermindertem Druck unterworfen 
wird, so dass die Polykondensationsreaktion gefordert 
wird, liegt der Schmelzpunkt nach 24Btundiger Warmebe- 
handlung bei 260° 0 bei einem Wert von 274° C und der 
Schmelzpunkt nach ^stiindiger weiterer Warmebehandlung bei 
270° C geht auf 276° C. Jedoch erhoht die Warmebehandlung 
iiber einen ausgedehnteren Zeitraum den Schmelzpunkt 
kaum weiter, wenn nicht der Polymerisationsgrad herab- 
gesetzt wird, so dass die Eigenviskositat auf etwa 1,0 
Oder weniger verringert wird. Die Warmebehandlung unter 
Polykondensationsreaktionsbedingungen, die eine Zunahme 
des Molekulargewichts des PolyatlQ^lenterephthalats er- 
moglicht, so lite vorzugsweise vermieden werden, da die 
Pulverisierung des erhlatenen Polyathylenterephthalat s 
gleichfalls schwieriger wird. 
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Um eine Verfarbung und merkliche Zersetzung des 
Polyathylenterephtlialats durch Erwarmen zu verhindern, 
wird es bevorzugt, dass die Warmebehandlung in einer 
Atmospliare eines Inertgases, beispielsweise Stickstoff- 
gas, durchgefiihrt wird. 

Durch Pulverisierung des auf diese Weise mit einen 
erhohten Schmelzpunkt von wenigstens 280^ C, bevorzugt 
wenigstens 285^ C, versehenen warmebeliandelten Poly- 
athylenterephthalats zu einer Teilchengrosse von nicht 
mehr als etwa 50 yu, bevorzugt nicht mehr als 20^, und 
starker bevorzugt nicht mehr als 6 koimen die erf in- 
dungsgemass verwendeten hochschmelzenden feinen Teilchen 
aus Polyathylenterephthalat erhalten werden. Die feinen 
Teilchen mit einer geringeren Teilchengrosse konnen 
wirksamer genass der Erfindung eingesetzt werden, <fe sie 
eine bessere Dispergierbarkeit in dem geschmolzenen 
Polyathylenterephthalat zur Formung ergeben. Polyathylen- 
terephthalat mit einem erhohten Schmelzpunkt von wenig- 
stens 280° C ist leicht pulverisierbar und ein Poly- 
athylenterephthalat mit einem Schmelzpunkt von wenigstens 
285^ G kann leichter zu feinen Teilchen pulverisiert 
werden* Somit wird es bevorzugt, zunachst den Schmelz- 
punkt durch Warmebehandlung auf einen so hohen Punkt zu 
erhohen, dass eine leichtere Pulverisierung moglich ist, 
anstatt das Polyathylenterephthalat vor der Warmebehandlung 
zu pulverisieren. Der Schmelzpunkt der erhaltenen pulverri- 
sierten hochschmelzenden feinen Teilchen kann weiter er- 
hoht werden, indem. die Teilchen einer weiteren Warmebe- 
handlung unterzogen werden. 

Die Pulverisierung kann in einfacher Weise unter 
Verwendung verschiedener Arten bekannter Pulverisier- 
vorrichtungen, bevorzugt eine Zet-Miihle vom Pralltyp, 
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zu der mittleren Teilchengrosse von einigen Mikron oder 
einer kleineren Grbsse durchgefiihrt v/erden. 

Das Formmaterial der Erfindimg wird durch ver- 
schiedene Methoden hergestellt, voa denen einige nach- 
folgend erlautert wer den, 

(1) Die hochachmelzenden feinen Teilchen aus Poly- 
athylenterephthalat, die durch das oben envratuite Ver- 
fahren erhalten warden, warden gleichmassig nit Poly- 
athylenterephthalat-Pellets zur Formung unter Verwendung 
eines Misciiers, wie beispielsweise eines Umwalzers, 
einer Mischvorrich-tung und dgl., vermischt. 

(2) Das so erhaltene Gemiscli wird durch einen Extru- 
der unter solchen Bedingungen, dass das hochschmelzende 
Polyathyl enter ephthalat nicht geschmolzen wird, schmelz- 
extrudiert und anschliessend zu Pellets unter Verwendung 
einer Pelletisiervorrichtung pelletisiert, 

(5) Unter Verwendung eines Extruders vom Beliiftungs- 
typ wird hochschmelzendes Polyathylenterephthalat zu 
dem Polyathylenterephthalat zugegeben, schmelzextrudiert 
und dann durch eine Pelletisiervorrichtung pelletisiert. 

(4) Die oben unter (2) erhaltenen Po lya thy lent ere- 
phthalat-Pellets, welche das hochschmelzende Polyathyl en-- 
terephthalat enthalten, warden mit Pellets aus Poly- 
athylenterephthalat durch mechanische Mittel vermischt. 

(5) Das hochschmelzende Polyathylenterephthalat 
wird zu dem Polyathylenterephthalat bei dem Herstellungs- 
verfahren, beispielsweise dem Polymerisationsverfahren 
des letzteren, zugesetzt und wird pelletisiert. 

(6) Unter Verwendung eines Extruders vom Beliiftungs- 
typ wird das hochschmelzende Polyathylenterephthalat 
durch den Beliif tungsteil des Polyathylenterephthalats 
zugegeben und geschmolzen. 
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Selbst wenn eine ausserst geringe Menge der hoch- 
schmelzenden feinen Polyathylenterephthalat-Teilchen 
2U den Pellets aus Polyathylenterephthalat zur Pormung 
(teispielsweise 0,05 Gew.%) zugegeben wird, tragt dies 
erheblich zur Porderung der Kristallisation der Form- 
korper bei. Die Wi'rkungen nehmen jnerklich mit Erhohung 
der Menge des hochschmelzenden Polyathylenterephthalat s 
in dem Gemisch zu. Wenn die feinen Teilchen in einer 
Menge von 6 Gew.% oder raehr, bevorzugt 8 Gew.% oder mehr^ 
zugesetzt werden, fordern sie die Kristallisation erheb- 
lich und wirken gleichzeitig als Pullstoff , uA die Dimen- 
sionsstabilitat der Pormgegenstande weiter zu erhohen. 
Dariiberhinaus erhbht sich die Pormbarkeit mit Zunahme 
der Menge der zugesetzten Teilchen* Auf diese Weise kann 
die Spritzgussverformung auch bei einer Temperatur von 
75 bis 120^ C, die eine allgeinein verwendete Pormungs- 
gebungstemperatur ist, vereinfacht werden. 

Im allgemeinen v/erden Formgegenstande aus Poly- 
athylenterephthalat leicht bruchig, wenn ein anorganisches 
Keimbildungsmittel zu dem Polyathylenterephthalat zur 
Pormung in einer Menge von 3 Gew,% oder mehr zugesetzt 
wird- Insbesondere wenn Talkteilchen als Keimbildungs- 
mittel in einer Menge von 1 Gew.?^ oder mehr zugesetzt 
werden, liefert die v/eitere Erhohung der Menge keine we- 
sentliche V/irkung auf die Porderung der Kristallisation. 

Wemi dagegen die hochschmelzenden feinen Polyathylen- 
terephthalat-Teilchen der Erfindung zugesetzt werden, 
fiihrt die Erhohung der Menge zu einer Steigerung des 
Effektes der Porderung des Kristallisation. Dariiberhinaus 
bewirkt, da die feinen Teilchen aus dem gleichen Poly- 
athylenterephthalat mit der einzigen Ausnahme des hoheren 
Schmelzpunktes bestehen, die Erhohung der zugesetzten 
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Menge keinerlei merkliche Zunahme voa sprodem Bruch 
wie im Fall der ublichen Arten von Eeimbildungsmitteln 
aus Fremdsubstanzen. 

Gemass der Erfindung konnen somit die hochschmel- 
zenden feinen Polyathylenterephthalat-Teilchen in einem 
Gevrlchtsprozentgehalt von einigen Zehn (several tens) 
•zugesetzt werden und sie konnen gleichzeitig zusatzlicti 
zu der Funktion als Eeimbildungsmittel als Fullstoff 
wirken. Die obere Grenze der Menge hangt von der Hand- 
habungsfahigkeit der Schmelzfonn ab und variiert mit 
der Art der verwendeten Fonnmaschine Oder der verwendeten 
FormungsmetliGde ♦ 

Bei der Scbmelzverformung unter Verwendung der 
erfindungsgemassen Formmasse wird es bevorzugt, die 
Formmasse einer Trocknungsbehandlung bei 150 bis -180° C 
wahrend mehrerer Stunden vor der Formgebung zu unter- 
ziehen. Die Formmasse kann so wie sie ist oder nach 
Pulverisierung durch Vorrichtungen, vde beispielsweise 
einen Zerkleinerer» zur Formgebung vervrendet werden. Die 
Formung kann unter Anwendung verschiedener Arten von an 
sich bekannten Formung smaschinen durchgeliihrt werden, 
wie beispielsweise eine Spritzgussmaschine, eine Extru- . 
dierformmaschine und dgl, 

Bei Durchfiilirung der Schmelzformung sollten jedoch die 
Formungsbedingungen so eingestellt werden, dass die feinen 
Teilchen praktiach nicht geschmolzen werden, da, wenn 
andererseits die feinen Teilcben geschmolzen werden, die 
Aufgabe der Erfindung nicht erreicht werden kann. Zu 
diesem Zweck ist es wichtig, die Temperaturbedingungen 
der Scbmelzverformung, beispielsweise die Zylindertempera- 
tur, Diisentemperatur und dgl., so zu regeln, dass sie 
bei einer niedrigeren Temperatur als der Schmelzpunkt 
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der hochschmelzenden feinen Polyathylenterephthalat- 
Teilchen gehalten werden. Es kann jedoch kaum ein Pall 
auftreten, wo die feinen Teilchen vollkommen geschmolzen 
werden, wenn sie durch einen etwas iiber dem Schmelzpunkt 
liegenden Temperaturbereich hindurchgefiihrt werden, da 
ein gewisser Zeitraum vor dem Schmelzen erforderlich ist« 
Dies variiert natiirlich mit der Verweilzeit. 

Es kann somit eine Froduktion von Spritzgassgegen- 
standen oder durch Extrudieren geformten Gegenstanden 
mit ausgezeiclinetem Kristallinitatsgrad und ausgezeich- 
neter Dimensionsstabilitat herbeigefuhrt werden. In dem 
Pall, da anorganische Keimbildtingsmittel, wie beispiels- 
weise Talkpulver, zu einer Polyathylenterephthalat- 
Verbindung zugesetzt werden, weisen die durch Spritz- 
guss erhaltenen Gegenstande bei normaler Pormtemperatur 
von 75 bis 120^ C eine genormte Oberflache und schlechte 
Pormfreigabe auf . Dagegen liefert die Pormungsmethode 
der Erfindung unter Verwendung der hochsciimelzenden 
feinen Polyathylenterephthalat-Teilchen als Keimbildungs- 
mittel eine wirksame Produktion an Pormgegen standen 
mit ausgezeichneter Oberflachengiite und ausgezeichneter 
Pormfreigabe selbst bei Anwendung einer Perm in einer 
Pormtemperatur von 75 his 120^ C. 

In Abhangigkeit von den jeweiligen Zwecken der Por- 
mung kann die Pormmasse der Erfindung eine geeignete 
Menge an Verstarkungsfasern, wie beispielsweise Glas- 
fasern, Asbestfasern und dgl, , ;Farbemitteln, wie bei- 
spielsweise Pigmente, Parbstoffe und dgl, ; Pullstoffe, 
wie beispielsweise Titanoxid, Tone, Glaspulver und dgl.; 
Preigabemittel, wie beispielsweise Calciumstearat, Glykol- 
montanat und dgl.; Plammverzogsrungsmittel ; Stabilisatoren 
und die Schmelzviskositat herabsetzende I'littel, wie bei- 
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spielsweise Polyathylen, Polytetramethylenterephthalat 
und dgl., enthalten. Speziell wird die Einarteitung von 
Glasfasern in die Forinmasse bevorzugt, da die Fasem 
in wirksainer Weise zur Yerbesserung der Warmebestandigkeit 
und mechanisclien Festigkeit der Formkorper dienen. 

Die Polyathyrentereplithalat-Pellets und hochschmel- 
zende feine Teilchen aus Polyathylenterephthalat aufwei- 
sende Pormmasse der Erfindung und das erfindungsgemasse 
Pormungsverfahren unter Anwendung der Masse liefern ganz 
erhebliche Effekte. Gemass der Erfindung wird namlicli 
die Formfreigabe der Formkorper aus Polyathylentere- 
phthalat erheblich verbessert und die Dimensionsstabili- 
tat der Gegenstande ist im Vergleich zu solclien Gegen- 
standen, die unter Verwendung bekannter Massen erhalten 
wurden, welche anorganische Keimbildungsmittel enthalten, 
wie in den nadifolgenden Beispielen erlautert, weit 
iiberlegen. 

Soniit lost die Erfindung eine der grossten Schwie- 
rigkeiten der Formbarkeit von Polyathylenterephthalat 
Oder die Erfindung erneuert erheblich die Aspekte der 
Kristallinitat von Polyathylenterephthalat bei der 
Schmelzformung. Gemass der Erfindung kann daher eine 
grossere Vielzahl von Anwendungen erwartet werden, die 
im Bereich elektrischer Bestandteile bis zu allgemeinen 
Formgegenstanden liegen. 

Der in der Beschreibmig verwendete Ausdruck "Schmelz- 
punkt" soil eine Temperatur beseichnen, welche die maxi- 
male Schneizspitze einer DSC-Kurve, gemesssn mit einen 
Dif f erentialstreu-Kalcrimeter , wiedergibt. Die Eessung 
basiert aaf folgenden Bedingungen: Probeimenge = 20ng, 
Ausmass des Temperaturanstiegs = 10 ^C/min* und Ver- 
gleichsprcbe « Aluniniuaoxid. 
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Die folgenden Beispiele dienen zur weiteren Erlau- 
terimg der Erfindung, ohne sie zu begrenzen. 

Beispiel 1 

•Feine Teilchen aus Polyathylenterephthalat in Form 
von Pulvem mit einem Schmelzpunkt von 287° C, einer 
Eigenviskositat von 0, 53> (berechnet auf Grund der Schmelz- 
viskositat) und einer mittleren Teilchengrosse von 5t7 
warden in entsprechenden Mengen von 3 Gew,?6, 6 Gew.% und 
10 Gew.% getrennt zu Polyathylenterephthalat-Pellets 
mit einer Eigenviskositat von 0,695 (ein Schmelzpunkt 
von 260^ C nach 2stundigem Trocknen bei 170^ G)zugeBeben. 
Jede Masse wurde in eine Glasflasche gegeben und ausrei-. 
chend durcb Schiitteln der Flasche vermischt. 

Nach 2st\indigem Trocknen bei 170° C wurde jedes 
Gemisch unter Bildung einer Prob^platte von 3»2 mm 
Starke (1/8 inch) unter Bedingungen einer Zylindertempe- 
ratur von 260 bis 270° C, einer Diisentemperatur von 
245° C und einer Formtemperatur von 70° C durch Spritz- 
guss gefoimt. Die Temperatur des plastischen Zustands 
zum. Zeitpuhkt des Einspritzens betrug etwa 275 bis 280 G. 
Die zu der Masse zugesetzten hochschmelzenden feinen 
Polyathylenterephthalat-Teilchen waren unter den oben 
erwahnten Formungsbedingungen iiberhaupt nicht geschmolzen* 

Zum Vergleich wurde eine Probe^latte in gleicher 
Weise ohne Zugalje der hochschmelzenden feinen Teilchen 
zu der Masse hergestellt. 

Die Dichte jeder Probe wurde gemessen und der Kri- 
stallisationsgrad wurde in iiblicher Weise bestimmt mit 
der Bestimmung, dass die Dichte von vollkommen amorphem 
Polymeren 1^33 und diejenige von vollkommen kristalli- 
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siertem Polymeren 1,455 war. Die Ergebnisse der Mes- 
sungen sind in der folgenden Tabelle wiedergegeben. ' 



Probe Nr. Nr. 1 



Zugesetzte Mange an 

feinen Teilchen, Gew.% 10 

Kristallisations- 

grad, % 45 



TKr. 2 Nr. 3 Nr. 4 

6 3 0 

55 26 6 



In der obigen Tabelle sind die Proben Nr. 1, 2 und 
3 Arbeitsbeispiele der Erfindung, wahrend Nr« 4 ein 
Vergleichsbeispiel ist. Wie in der Tabelle gezeigt, 
nimmt der Kristallisationsgrad in den Probenplatten mit 
zunehm'islntier Menge der hochschmelzenden feinen Poly- 
athylenterephthalat-Teilchen zu. Der Kristallisations- 
grad in dem Vergleichsbei spiel Nr. 4 betragt ledajglich 
6 wahrend nach der Erfindung der Kristallisationsgrad 
entsprechend erhoht ist auf 26 % in Probe Nr. 3, worin 
die zugesetzte Menge an feinen Teilchen 3 Gev.% betragt, 
axzf 35 % in Probe Nr. 2, die 6 Gew.% an feinen Teilchen 
enthalt und erheblich bis zu 45 % in der Probe Nr. 1 bei 
einem Zusatz von 10 Gew.% feiner Teilchen. Diese Ergeb- 
nisse zeigen eindeutig, dass der Kristallisationsgrad 
mit Zunahme der zugesetzten Menge feiner Teilchen in dem 
Gemisch zunimmt. 

Der Kristallisationsgrad einer unter den gleichen 
Bedingungen wie oben hergestellten Probe^platte zuiii 
Vergleich, wobei 10 6ew.% feine Polyathyl enter ephthalat- 
Teilchen mit einen Schmelzpunkt von 287^ G und einer 
mittleren Teilchengro sse von 20 ^ zugegeben warden, betrug 
35 %. 
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Au8 diesen Versuchezi ist ersichtlich, dass der £ri"- 
stallisationsgrad herabgesetzt wird, wenn feine TeilcheB 
aus Polyathylenterephthalat mit einer grosseren Teilchen- 
grosse zu der Formmasse zugesetzt werden. 

Beispiel 2 

10 Gew.% feiner Polyathylenterephthalat-Teilchen 
mit einem Schmelzpunkt von 289^ C und einer mittleren 
Teilchengrosse von 5^5/^ wurden zu Polyathylenterephthalat 
Pellets mit einer Eigenviskositat von 0,561 (Schmelz- 
punkt von 260*^ C nach 2stundigem Trocknen hei 170^ C), 
die 30 Gew,% (xlasfasern (Faserlange = 0,5 mm) enthielten, 
in der gleichen Weise wie in Beispiel 1 zugesetzt. Dann 
wurde die Formmasse unter Bildung einer Probenplatte von 
6,3 nmi (1/4- inch) Starke unter Bedingungen einer Zylinder- 
temperatur von 250 bis 265^ C, einer Diisentemperatur 
von 270° C und einer Formtenrperatur von 70^ 0 durch 
Spritzguss geformt. Da die Formmasse Glasfasern enthielt 
und Beibungswarme erzeugt wurde, stieg die Temperatur 
des plastischen Zustands bei der Formung bis auf 285^ C. 

Zum Zweck des Vergleichs wurden zwei Probeplatten 
unter den gleichen Bedingmigen wie oben ohne Zusatz der 
hochschmelzenden feinen Polyathylenterephthalat-Teilchen 
fUr erstere und unter Zasatz von 2 Gew.% Talkpulver, das 
allgemein als. hervorragendstes Keimbildungsmittel fiir 
Polyathylenterephthalat bekannt war, fiir letztere , 
anstelle der hochschmelzenden feinen Teilchen der Erfin- 
dung hergestellt. 

Die entsprechenden Proben wurden einer Messung der 
Deformation unter Erwarmung auf 150^ C bei einem Ausmass 
des Temperaturanstieges von 2^ C/min. unter einer Be- 
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lastung von 18,5 kg/ cm (264 psi) uiiterzogen. 

Die Ergebnisse der Messung sind in der folgenden 
Tabelle zusammen mit anderen physikalischen Eigenschaften 
zum Vergleich aufgefuhrt. 



Eiffenschaften 

Zagesetzte 
Kenge feiner 
Teilchen 
(Gew.%) 


Deforma- 
tion unter 
Wanne, 
nun 


Festigkeit 
beim Brach, 
kg/cm^ 


Schlag- 
festig- 
keit* 
kg. cut/ cm 


Rockwell- 

Harte 

M-Skala 


0 


0,21 


1080 


7.2 


83 


10 


0,05 


1160 


6,5 


104 


Talkpulver 
(2 Gew.^ 


0,14 


1050 


7,5 


98 



* Izod-Schlag mit Kerbung 



Aus der obigen Tabelle ist ersichtlich, dass die 
erfindungsgemasse Formmasse, welche die hochschmelzehden 
feinen Polyathylenterephthalat-Teilchen enthielt, zur 
erheblichen Yerbesserung des Kristallisationsgrades 
der Formgegenstande beitrug und folglich. die Deformation 
unter Warme erheblich herabgesetzt ist. Die Deformation 
unter Erwarmung auf 150^ C des Formgegen standee aus der 
Formmasse, die 2 Gew.% Talkpulver .enthielt, betragt 
0,14 mm, wahrend die der Formgegenstande, die aus der 
10 Gew.% der hochschmelzenden feinen Polyathylentere- 
phtbalat-Teilchen enthaltenden Formmasse bergestellt vmr- 
den, lediglich 0,05 ami betrug. Bei Talk fuhrt selbst 
dessen Zugabe in einer Menge von 2 Gew.% oder mehr zu 
keinerlei Herabsetzung der Deformation unter Erwarmen 
und die Zugabo von Talk in einer iibermassigen Menge ver- 
schlechtert vielmehr die Eigenschaften der Formgegenstande. 
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Beispiel 3 

Die f einen Polyathylenterephthalat-Teilchen mit 
einem Schmelzpunkt von 289^ C und einer mittleren Teil- 
chengrSsse von 2,5^ wurden in entsprechenden Mengen von 
5 Gew.%, 10 Gev/.% und 30 Gew-% getrennt zu Polyathylen- 
terephthalat-Pellets mit einer Eigenviskositat von 0,561 
(Schmelzpunkt von 260^ C nach 2stundiger Trocknimg bei 
170° 0), die 30 Gew.% Glasfasem (Faserlange 0,3 mm) 
enthielten, zugesetzt . Jedes Gemisch wurde durcli eine 
Umwalzvorrichtung ausreichend veimischt und 2 Stunden 
bei 170*^ C getrocknet* Dann wurde o'edes Gemisch unter 
Bildung von Pellets unter Bedingungen einer Zylinder- 
temperatur von 260 bis 270° C und einer Mundstucktempe- 
ratur von 265° C nach Kiihlen mit Wasser duxch Extrudieren 
geformt. Dami wurden die jeweils erhaltenen Polyathylen^- 
terephthalat-Pellets, die hochschmelzendes Polyathylen- 
terephthalat enthielten, 2 Stunden bei 170° C getrocknet 
und unter Bildung einer Probeplatte von 6,3 mm (1A inch) 
Starke unter Bedingungen einer Zylindertemperatur von 
260 bis 270° C, einer Diisentemperatur von 245° C, einer 
Formtemperatur von 100° C und eines Kiihlzeitraums von 
20 Sekunden sprit zgussgeformt. 

Die erhaltenen Probeplatten wiesen ausgezeichnete 
Pormfreigabe und gleichfalls ausgezeichnete Oberflachen- 
giite auf . Die so erhaltenen I*robeplatten wurden einer 
Messung der Deformation unter Erwarmen auf 150° 0 in 
der gleichen Weise wie in Beispiel 2 unterzdgen. Die De- 
formation unter Erwarmen jeder Probe betrug nicht mehr 
als 0,001 und jede Probe besass zufriedenstellende Dimen- 
sionsstabilitat. Die Bruchf estigkeit der beiden Proben, 
die 10 Gew.% und 30 Gew.% des hochschmelzenden Poly- 
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athylenterephthalats aufwiesen, betrug 1290 bzw. 1180. 

Beigpiel 4 

5 Gew.% feiner Polyathylenterephthalat-Teilchen 
mit einem Schmelzpunkt von 28?^ C und einer mittleren 
Teilchengrbsse von 5»7 und gleichfalls 15 Gew.% 
feine Polyathylenterephthalat-Teilchen mit einem Schmelz- 
punkt von 287^ C und einer mittleren Teilchengrosse von 
W ^ warden Jewells zu Polyathylenterephthalat-Pellets 
mit einer Eigenviskositat von 0,561, die 30 Gew.% 
Glasfasern (Faserlange 0,5 urn) enthielten, zugegeben. 
Jede Pormmasse wurde unter Bildung einer Probeplatte 
von 1,6 mm (1/16 inch) Starke in der gleichen Weise wie 
in Bei spiel 3 unter Bedingiangen einer Formtemperatur 
von 70^ C bzw. 100^ C bei einem Kiihlzeitraum von 18 Setain- 
den spritzgussgeformt. 

Jede Probe wurde einer Messung der Deformation 
unter Erwarmen unter einer Belastung von 16,5 kg/ cm 
(264 psi) gemass ASTM D648 unterzogen. Danach zeigte 
die bei einer Formtemperatur von 70*^ C geformte Probe 
einen Wert von 200^ 0 und die bei einer Formtemperatur 
von 100° C geformte Probe zeigte einen Wert von 215° 0 
und beide Ergebnisse waren ausreichend zufriedenstellend. 

Zum Zweck des Vergleichs wurde eine andere Probe- 
platte in der gleichen Weise unter Verwendung der Form- 
masse (welche die obigen Glasfasern enthielt) unter Zusatz 
von 2 Gew.% Talk bei einer Formtemperatur von 70° C 
hergestellt. Die Deformation unter Erwarmen dieser Probe- 
platte betrug 85° C. 
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Beispiel 5 

10 Gew.jS feine Polyatliylenterephthalat-Teilchen mit 
einem Schmelzpunkt von 287^ C und einer mittleren Teil- 
chengrosse von 5,7 yU und gleichfalls 0,1 Gew.% Montan- 
wachsestersalz ("E-^Uachs" hergestellt von Hoechst A.G.) 
wurden zu Polyathylenterephthalat-Pellets mit einer 
Eigenviskositat von 0,561 » die JO Gew.% Glasfasem 
(PaseiuJ.ange 0»5 nua) enthielten, zugegeben. Hach TTer- 
mischen in einem Umv/alzer wurde das Foxmgemisch 2 Stunden 
bei 170° C getrocknetr 

Dann wurde das Poriagemisch unter Bildung einer Probe- 
platte unter Bedingungen einer Zylinderteurperatur von 
260 bis 270^ einer Dlisentemperatur von 250° einer 
Formtemperatur von 100^ C bei einem Kiihlzeitraum von 
10 Sekunden und einem Gesamtzyklus von 19 Sekunden 
spritzgussgeformt* Der Formvorgang konnte sehr glatt 
und wirksam durchgeftihrt werden. 
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Patentanspriiche 

1. Foxiamasse, dadurcta. gekexmzeichnet, dass sle Pellets aus 
Folyathylenteresplithalat and feine leilclien aus Poly- 
attaylenterephthalat mit einem Schmelzpunkt von wenigstens 
etwa 20^ C holier als dem der Pellets aufWeist. 

2. Pormmasse nach Anspruch 1, dadurcsh gekennzeichnet, 
dass sie niclit mehr als 9^ Gew.?6 Polyathylenterephthalat 
und nicht weaiger als 6 Gew,% feine Teilclieii aus Poly- 
athylenterepktlialat mit einem Schmelzpunkt von wenigstens 
etwa 20^ C hoher als dem der Pellets aufweist. 

3. Fommiasse nach Anspruch 1 oder 2, dadurch ge- 
kennzeichnet, dass die Eigenviskositat des Polyathylen- 
terephthalats nicht mehr als 1,0 betragt. 

4. Ponnmassc nach Anspruch 1, dadorch gekennzeichnet, 

dass die feinen Teilchen aus Polyathylenterephthalat 

einen SchmelZrpunkt von etwa 285^ C oder mehr und eina 

nittlere Teilchengrosse von etwa 50 u oder weniger auf- 
veisen. ' 

5« Pormmasse nach Anspruch 2, dadurch gekennzeichnet, 

dass die feinen Teilchen aus Polyathylenterephthalat 

einen Schmelzpunkt von etwa 285^ C oder mehr und eine 

mittlere Teilchengrosse von etwa 50 ^ oder weniger auf- 

weisen. 

6. Fonnmasse nach Anspruch 4, dadurch gekennzeichnet, 
dass die feinen Teilchen aus Polyathylenterephthalat 
durch Varmebehandlung von Polyathylenterephthalat hei 
einer lemperatur von 255^ 0 oder mehr in einer Atmosphare 
eines Inertgases unter ErhShung seiner Schmelztemperatur auf 
eine Temperatur von 285^ C oder mehr und anschliessendes 
Pulverisieren des warniebehandelten Polyathylsnterephthalts 
hergestellt werden. 
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7* Fonsmasse nach Ansprucli ^, dadurch gekeimzeichnet, 
dass die f einen Teilchen aus Polyathylenterephthalat 
durch Varmetehandlung von Polyathylenterephthalat bei 
einer Temperatur von 255° C oder mehr in einer Atmos- 
phare eines Inertgases unter Erhohung seines Schmelz- 
punktes auf eine Temperatur von 285° C oder mehr und 
anschliessendes Pulverisieren des warmebehandelten 
Polyathylentereplxthalats hergestellt werden. 

8* Fonmnasse nach Anspruch 4, dadurch gekenn- 
zeichnet, dass die f einen Teilchen aus Polyathylen- 
terephthalat durcn Uarmebehandlung von durch Strecken 
orientiertem Polyathylenterephthalat bei einer Temperatur 
von nicht unter 255° C in einer Atmosphare eines Inert- 
gase unter Erhohung seines Schmelzpunktes auf nicht 
unter 285° C und anschliessendes Pulverisieren des 
warmebehandelten Polyathylenterephthalats hergestellt 
werden* 

9. Formmasse nach Anspruch 5) dadurch gekenn- - 
zeichnet, dass die f einen Teilchen aus Polyathylen- 
terephthalat durch Warmebehandlung von durch Strecken 
orientiertem Polyathylenterephthalat bei einer Temperatur 
von nicht weniger als 255° C in einer Atmosphare eines 
Inertgases unter Erhohung seines Schmelzpunktes auf 
nicht weniger als 285*^ C und anschliessendes Pulverisieren 
des warmebehandelten Polyathylenterephthalats hergestellt 
warden. 

10. Yerfahren zur Herstellung von PormkBxpem, 
dadurch gekennzeichnet , dass eine Formmasse verwendet 
wird, die Polyathylenterephthalat und feine Teilchen 
aus Polyathylenterephthalat mit einem Schmelzpunkt von 
wenigstens etwa 20° C hoher als dem der Pellets aufweist, 
die Formmasse zur Plastifizierung unter solchen Bedin- 



» 

4098A3/1 UO 



.2*- 2417366 



gungen erhltzt wird, dass die f einen Tellchen praktisch 
nicht gesctamolzezL verden und die erbaltene plastifi- 
zierte Fonninasse unter Bildung von FormkSxpem gefoxmt 
wird« 
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